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The biodegradable plastic materials are based on cellulose esters and optionally 
biodegradable carboxylic acid esters as plasticiser, and comprise from 50 to 90% 
by weight of cellulose esters, from 0 to 40% by weight of plasticisers, from 5 to 
30% by weight of polyesters and optionally organic acids and/or acid esters 
which are different from the plasticiser, have excellent injection moulding and 
blow moulding properties and are preferably converted into films or transparent 
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composition lamps, other forms o e4a f grave lamps, votive lamps and films. 
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© Biologisch abbaubare Kunststoffmaterialien. 

© Die Erfindung betrifft ein biologisch abbaubares 
Kunststoffmaterial auf der Basis von Celluioseestern 
und gegebenenfalls biologisch abbaubaren Carbon- 
saureestern als Weichmacher, das aus 50 bis 90 
Gew.-% Celluloseester, 0 bis 40 Gew.-% Weichma- 
cher, 5 bis 30 Gew.-% Polyester und gegebenenfalls 
organischen Sauren und/oder vom Weichmacher 
verschiedenen Saureestern besteht und sich durch 
ausgezeichnete SpritzguB- und Blasform auszeichnet 
und bevorzugt zu Folien und iichtdurchlassigen 
' Kunststoffgegenstanden, bevorzugt zu 

Hullen/Behaltern fur Ollichte, Ewiglichtolkerzen, 
W Kompositionslichte, andere Grablichtausfuhrungen, 
® Opferlichte und Folien ausformbar ist. 
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Biologisch abbaubare Kunsttoffmaterialien, Verfahren zu deren Herstellung und deren Verwendung 



Die Erfindung betrifft neue, biologisch durch 
Kompostieren leicht abbaubare Kunststoffmateria- 
lien und ihre Verwendung zur Herstellung von 
Hullen/Behalterrr fur OHichte, Ewiglichtolkerzen, 
Kompositionsollichte, anderer Grablichtausfuhrun- 
gen, Opferlichten und Folien. 

In der heutigen Wegwerfgesellschaft verursacht 
die Beseitigung von Abfallen erhebiiche Probleme. 

Insbesondere die Beseitigung von Kunststoff- 
abfallen ist mit gro/ten Schwierigkeiten verbunden, 
weil einerseits beim Verbren nen derselben durch 
den relativ hohen Halogengehalt der ublicherweise 
verwendeten Kunststoffe aggressive Verbrennungs- 
produkte entstehen, die zu gro/ten Umweltschaden 
fuhren und andererseits bei der Lagerung auf De- 
ponien eine Verrottung entweder uberhaupt nicht 
stattfindet Oder aber auch giftige Nebenprodukte 
gebildet werden. 

Im Hinblick auf diese Schwierigkeiten ist man 
bereits seit langerer Zeit bestrebt, biologisch ab- 
baubare Kunststoffmaterialien zu entwickeln,- die 
leicht auf Deponien abgebaut werden, keine um- 
weltbelastenden Spaltprodukte ergeben und deren 
Beseitigung somit keine Schwierigkeiten bereitet 
und die andererseits hinsichtlich ihrer technischen 
Eigenschaften so beschaffen sind, dafi sie die an 
sie gestellten Erwartungen in Bezug auf die Verar- 
beitung zu Kunststoffgegenstanden und hinsichtlich 
der Eigenschaften der Kunststoffgegenstande voll 
erfiillen. 

Celluloseester, wie beispielsweise Cellulose- 
acetat und Celluloseacetobutyrat haben aufgrund 
ihrer Wohlfeilheit bereits seit langerem das Interes- 
se der Kunststoffverarbeiter gefunden. Cellulosea- 
cetobutyrat hat ca. 20 % Acetatgruppen und 40 % 
Butyratgruppen. 

So beschreiben die US-Patentschriften 4 729 
793 und 4 731 122 bereits durchsichtige Kunst- 
stoffgegenstande, die aus Celluloseacetat und Cel- 
luloseacetobutyrat gefertigt sind und die neben Po- 
lyethylenglycol als Weichmacher Tributyl- und 
Triethylcitrat enthalten. 

In Bezug auf die biologische Abbaubarkeit ist 
diesen vorgenannten Schriften nichts zu entneh- 
men. 

Ausgehend von diesem Stand der Technik liegt 
der vorliegenden Erfindung nunmehr die Aufgabe 
zugrunde, neue biologisch abbauba re und aus- 
formbare Kunststoffmaterialien auf der Basis von 
Celluloseestern und Carbonsaureestern zu schaf- 
fen, die durchsichtig Oder zumindest durchschei- 
nend sind, die einerseits die erforderlichen Eigen- 
schaften fur die Herstellung von Kunststoffgegen- 
standen im Spritzguflverfahren, Blasformverfahren 
usw. aufweisen, in Form dieser Gegenstande eine 



ausreichend lange Lebensdauer besitzen und an- 
dererseits jedoch nach dem Gebrauch in einer aus- 
reichend kurzen Zeitspanne biologisch abbaubar 
sind, ohne dafl dabei schadliche Reaktionsprodukte 

5 entstehen. 

Gelost wird diese erfindungsgemafle Aufgabe 
mit einem Kunststoffmaterial auf der Basis wenig- 
stens eines Celluloseesters und gegebenenfalls ei- 
nes biologisch abbaubaren Carbonsaureesters als 

to Weichmacher, das dadurch gekennzeichnet ist, daJ3 
es aus 50 bis 90 Gew.-% Celluloseester, 0 bis 40 
Gew.-% des Weichmachers, 5 bis 30Gew.-% we- 
nigstens eines Polyesters, sowie gegebenenfalls 
organischen Sauren und/oder vom Weichmacher 

75 verschiedenen organischen Saureestern besteht. 
Vorzugsweise enthalt es 60 bis 85 Gew.-% Cellulo- 
seester, 5 bis 20 Gew.-% Weichmacher und 10 bis 
20 Gew -% Polyester. 

Der Celluloseester ist vorzugsweise Cellulose- 

20 acetat und/oder Celluloseacetobutyrat. Der Weich- 
macher ist zweckmaflig wenigstens ein Carbonsau- 
reester mit mehreren Ester- und/oder Hydroxyi- 
gruppen, wie Zitronensaure-, Weinsaure- Oder 
Bemsteinsaureester. Zitronensaureester sind be- 

25 sonders bevorzugt. 

Bei einem solchermaflen gekennzeichneten 
Kunststoffmaterial besteht der Polyesteranteil 
zweckmai3ig aus einem linearen, hydroxylgruppen- 
haltigen Polyester mit einem Molekulargewicht von 

30 500 bis 3000. 

Die organischen Sauren und/oder von Weich- 
machern verschiedenen Saureester sind vorzugs- 
weise Laurinsaure, Maleinsaure, Itacon saure, Poly- 
milchsaure oderen deren Ester. Besonders bevor- 

35 zugt wird Itaconsauredimethylester. Diese Verbin- 
dungen konnen dem Kunststoffmaterial in einer 
Menge bis zu 30 %, vorzugsweise bis zu 15 %, 
bezogen auf das Gewicht der restlichen Kompo- 
nenten, zugesetzt werden. 

40 Der in dem erfindungsgemaj3en Kunststoffma- 
terial enthaltene Zitronensaureester ist zweckmaflig 
Acetyltriethylcitrat, welches einerseits wohlfeil ist, 
andererseits keinerlei Probleme in Bezug auf biio- 
gische Abbaubarkeit zeigt. 

45 Das solcherma/ten gekennzeichnete Kunststoff- 
material kann in ublicher Weise, d. h. im Spritzgufl- 
verfahren, im Extrusionsverfahren und im Blasform- 
verfahren, ohne Schwierigkeiten zu entsprechenden 
Kunststoffgegenstanden ausgeformt werden. 

so Die Flammbestandigkeit kann durch Zugabe 
der ublichen flammhemmenden Mittel erreicht wer- 
den. Derartige flammhemmende Stoffe konnen in 
einer Menge von bis zu 20 %» bezogen auf das 
Gewicht der restlichen Komponenten, dem erfin- 
dungsgemaBen Kunststoffmaterial zugesetzt wer- 
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den. Es hat sich als besonders vorteilhaft erwiesen, 
wenn das flammhemmende Mittel eine phosphoror- 
ganische Verbindung ist, die bei dem bioiogischen 
Abbau keine Problems verursacht. 

Als besonders zweckmaflig haben sich Hy- 
droxyethanphosphonsauredimethylester und Tri- 
phenylphosphat erwiesen. 

Uberraschenderweise wurde bei den bioiogi- 
schen Abbauversuchen festgestellt, dafl die Abbau- 
geschwindigkeit derartiger Kunststoffmaterialien 
durch Zusatz von Eisen- und/oder Manganverbin- 
dungen wesentlich beschleunigt werden kann. 
Zweckma/Jig werden diese Eisen- und/oder Mang- 
anververbindungen in einer Menge bis zu 10, be- 
sonders bis zu 5 Gew.-% zugegeben. Sie konnen 
anorgani scher oder organischer Natur sein. Zwei- 
wertige Eisenverbindungen, besonders organische 
Eisenverbindungen sind bevorzugt. Als derartige 
organische Eisenverbindungen konnen beispiels- 
weise Eisenacetat oder Ferrocene zugesetzt wer- 
den, d. h. Derivate von Bis-(cyclopentadienyl)-Ei- 
sen oder Eisen(ll)-acetylacetonat. 

Das erfindungsgemaBe Kunststoffmaterial eig- 
net sich besonders fur die Herstellung von Kunst- 
stoffolien, aus denen die bekannten Tragetaschen 
hergesteilt werden. Derartige in immensen Stuck- 
zahlen anfallenden Kunststoffprodukte lassen sich 
nach Gebrauch durch einfaches Kompostieren um- 
weltschonend beseitigen. Andererseits sind die Fe- 
stigkeitseigenschaften der mit dem erfindungsge- 
ma/ten Kunststoffmaterial gefertigten Folien ausrei- 
chend und erfullen alle an sie gestellten Anforde- 
rungen. 

Eine weitere besonders vorteilhafte Anwendung 
finden die erfindungsgema/ten biologisch abbauba- 
ren Kunststoffmateralien fur die Herstellung von 
Hulien/Behaltern fur Ollichte. Ewiglichtoikerzen, 
Kompositionsollichtern, anderer GrablichtausfUh- 
rungen und Opferlichten, die mit einem entspre- 
chenden Brennmaterial, z. B. gemafl RAL, gefullt 
auf Grabern aufgestellt werden und nach dem Ab- 
brennen des Brennmaterials ublicherweise auf dem 
Abfallhaufen landen. Die Beseitigung derartiger 
Hullen/Behalter erweist sich bei den bisher ge- 
brauchlichen, vorrangig aus PVC gefertigten 
Hulien/Behaltern als au/terordentlich problematisch, 
weil diese Stoffe in der Regel nicht verrotten und 
beim Verbrennen au/terordentlich umweltschadli- 
che Reaktionsprodukte ergeben. 

Die aus den erfindungsgema/ten Kunststoffma- 
terialien gefertigten Hullen/Behalter fUr Ollichte, 
Ewiglichtoikerzen, Kompositionsollichte, andere 
GrablichtausfUhrungen, Opferlichte und Folien sind 
demgegenQber vollig unproblematisch und konnen 
durch einfaches Kompostieren beseitigt werden. 

Die Herstellung der erfindungsgema/ten Kunst- 
stoffmaterialien erfolgt zweckmaflig in der Weise, 
daB die flussigen Komponenten, wie der Weichma- 



cher (z. B. Zitronensaureester) und der Polyester, 
miteinander gemischt werden und dann in einem 
Hochgeschwindigkeitsmischer dem festen pulvri- 
gen Celluloseester beigemischt werden. Die sol- 

5 chermaBen erhaltene Zubereitung wird dann bei 
160 bis 200 *C granuliert und gegebenenfalls pel- 
letisiert und kann in dieser Form im SpritzguBver- 
fahren oder Blasformverfahren zu dem jeweiiigen 
Gegenstand ausgeformt werden. Die Granulierung 

70 erfolgt zweckmaflig mit Hilfe eines Extruders. Das 
Extrudat wird zerkleinert. Besonders vorteilhaft ist 
es, das Gemisch im wesentlichen unter Vermei- 
dung einer Feuchtigkeitsaufnahme unmittelbar an- 
schlieflend an das Vermischen zu extrudieren bzw. 

75 einem Extruder zuzufuhren. Es soli also keine Zwi- 
schenlagerung erfolgen. Lagern und anschlieBen- 
des Trocknen des Mischgutes erwiesen sich be- 
sonders fur die Blasformung als nachteilig. Fur das 
Extrudieren wird gunstigerweise ein Doppelschnek- 

20 kenextruder verwendet 

Die sonstigen Zusatze, wie beipielsweise 
Flammschutzmittel und gegebenenfalls die organi- 
schen Eisen(ll)-Verbindungen ) werden ebenfalls im 
Hochgeschwindigkeitsmischer zugesetzt. 

25 Anhang der nachfolgenden Beispiele wird die 
Erfindung im einzelnen naher erlautert. 

Beispiel 1 

30 

Durch Zusammenmischen von 10 Gewichtstei- 
len Polyester, 10 Gewichtsteilen Acetyltriethylcitrat, 
10 Gewichtsteilen Triphenylphosphat und 70 Ge- 
wichtsteilen Celluloseacetobutyrat im Wirbelmi- 

35 scher (Typ Papenmeier) wurde eine innige Mi- 
schung hergesteilt. Dieselbe wurde bei 170 °C 
granuliert und ebenfalls bei dieser Temperatur in 
einer Spritzguflmaschine vom Typ Arburg 
Allrounder- 221 zu einer kleinen Becherform ausge- 

40 formt. Die Wandstarke betrug 1 mm. 

Das erhaltene Formteil war transparent (die 
Lichtdurchlassigkeit betrug gegenuber PET g ca. 
80 %). Das Formteil war weiterhin relativ weich, 
schwer entflammbar sowie bestandig gegenuber 

45 hei/tem 6l (60 * C) und aufierdem auch tieftempe- 
raturbestandig bis -20 " C. 

Die biologische Abbaubarkeit des erfindungs- 
gemaften Materials wurde qualitativ in einem labor- 
maCigen Kompostierungsversuch untersucht Die 

so Dauer bis zum Materialzerfall und der Nichtauffind- 
barkeit der Teilchen betragt zwischen einem Jahr 
und fOnf Jahren. Eine Resistenz gegen bioiogi- 
schen Angriff ist fur mindestens sechs Monate ge- 
geben. 

55 

Beispiel 2 
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Durch Zusammenmischen von 10 Gewichtstei- 
len Polyester, 15 Gewichtsteilen Acetyltriethylcitrat, 
15 Gewichtsteilen Hydroxyethanphosphonsauredi- 
methylester und 60 Gewichtsteilen Celluloseacetat 
im Wirbeimischer (Typ Papenmeier) wurde eine 
innige Mischung hergestellt. Dieseibe wurde bei 
200 * C granuliert, und das Granulat wurde in einer 
Extrusionsblasformmaschine (Typ Dekum BAE 1) 
bei 180 "C (Blasdruck 4,25 bar) zu kleinen Fla- 
schen ausgeformt. 

Die solcherma/ten hergestellten Flaschen wa- 
ren in gleicher Weise wie die in Beispiel 1 erhalte- 
nen Becher transparent. Das Material war indessen 
fester, die Temperaturstabilitat noch besser und 
die Flammfestigkeit hervorragend. In der Flamme 
schmolz und zersetzte sich das Material nur mit 
geringer Rauchentwicklung. Alle weiteren thermi- 
schen, mechanischen und biologischen Eigen- 
schaften entsprachen in etwa dem Produkt nach 
Beispiel 1. Die Wandstarke der Flaschen betrug 
etwa 0,5 mm. 



Beispiel 3 

Durch Zusammenmischen von 10 Gewichtstei- 
len Polyester, 20 Gewichtsteilen Acetyltriethylcitrat, 
10 Gewichtsteilen Itaconsauredimethylester und 60 
Gewichtsteilen Celluloseacetat wurde eine innige 
Mischung hergestellt und das so erhaltene Material 
unter Druck zu einer Preflfolie verarbeitet (5 t auf 
eine Rache von 100 cm 3 , Temperatur 200 * C). Die 
erhaltene Folie war transparent, fest und stabil und 
erfullte die an sie gestellten Anforderungen. 

Beispiel 4 

Durch Zusammenmischen von 10 Gewichtstei- 
len Polyester, 13 Gewichtsteilen Zitronensauree- 
ster, 2 Gewichtsteilen Eisen(ll)-acetylacetonat und 
75 Gewichtsteilen Celluloseacetat wurde eine inni- 
ge Mischung hergestellt und wie in Beispiel 3 zu 
einer Folie ausgeformt. Die Folie war transparent 
und leicht rotlich-gelb gefarbt. Ansonsten entspra- 
chen die Eigenschaften der Folie nach Beispiel 3. 

Beispiel 5 

60 Gewichtsteile Celluloseacetat, 30 Gewicht- 
steiie Acetyltriethylcitrat und 10 Gewichtsteile linea- 
rer, aliphatischer Polyester wurden im Kugelhoch- 
geschwindigkeitsmischer gemischt und anschlie- 
flend extrudiert und granuliert. Das Material wurde 
wie in Beispiel 2 auf einer Blasformmaschine verar- 
beitet. Hergestellt wurden Oilichtbehalter mit einem 
Einsatzgewicht von 20 g. Die Hullen zeigten her- 



vorragende Transparenz und Homogenitat. Die 
Hullenwurden mit Brennmasse gefullt und mit 
Docht und Halter versehen. Das Material hielt der 
Temperatur der geschmol zenen Brennmasse 
5 stand (ca. 60 ° C). Die Kerze brannte einwandfrei 
ab, die Hulle blieb dabei vollstandig in ihrer Form 
erhalten. 

Die aus den erfindungsgemaflen Kunststoffma- 
terialien hergestellten Erzeugnisse erwiesen sich 
70 als leicht biologisch abbaubar, so daB ihre Beseiti- 
gung keinerlei Probleme verursachte. 



Ansp ruche 

15 

1. Biologisch abbaubares, ausformbares Kunst- 
stoffmaterial auf der Basis wenigstens eines Cellu- 
loseesters und gegebenenfalls wenigstens eines 
biologisch abbaubaren Carbonsaureesters als 

20 Weichmacher, dadurch gekennzeichnet, da/J es 
aus 50 bis 90 Gew.-% Celluloseester, 0 bis 40 
Gew.-% des Weichmachers, 5 bis 30 Gew.-% we- 
nigstens eines Polyesters sowie gegebenenfalls or- 
ganischen Sauren und/oder vom Weichmacher ver- 

25 schiedenen organischen Saureestern besteht. 

2. Kunststoffmaterial nach Anspruch 1, da- 
durch gekennzeichnet, da/3 es 60 bis 85 Gew.-% 
der Celluloseester, 5 bis 20 Gew.-% Weichmacher 
und 10 bis 20, vorzugsweise 10 bis 15 Gew.-% 

30 Polyester enthalt. 

3. Kunststoffmaterial nach Anspruch 1 oder 2, 
dadurch gekennzeichnet, da/3 es als Cellulosee- 
ster Celluloseacetat und/oder Celluloseacetobutyrat 
enthalt. 

35 4. Kunststoffmaterial nach einem Oder mehre- 
ren der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekenn- 
zeichnet, da/5 es als Weichmacher einen biolo- 
gisch abbaubaren Carbonsaureester mit mehreren 
Ester-und/oder Hydroxylgruppen enthalt. 

40 5. Kunststoffmaterial nach Anspruch 4, da- 
durch gekennzeichnet, da/3 es als Weichmacher 
Zitronensaure-, Weinsaure- oder Bernsteinsauree- 
ster, besonders Zitronensaureester enthalt. 

6. Kunststoffmaterial nach einem oder mehre- 
45 ren der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafl es als Polyester einen linearen, hy- 
droxylgruppenhaltigen Polyester mit einem Moleku- 
largewicht von 500 bis 3000 enthalt. 

7. Kunststoffmaterial nach einem der Anspru- 
50 che 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daJ3 es als 

die organischen Sauren und/oder von Weichma- 
cher verschiedenen Saureester Laurinsaure Malein- 
saure, Itaconsaure, Polymilchsaure oder deren 
Ester, insbesondere Itaconsauredimethylester ent- 
55 halt. 

8. Kunststoffmaterial nach einem oder mehre- 
ren der AnsprGche 1 bis 7, dadurch gekenn- 
zeichnet, da0 die organischen Sauren und/oder 
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vom Weichmacher verschiedenen Saureester in ei- 
ner Menge von bis zu 15 Gew.-%, bezogen auf das 
Gewicht der restiichen Komponenten, enthalten 
sind. 

9. Kunststoffmaterial nach einem Oder mehre- 
ren der Anspruche 5 bis 8, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB es als Zitronensaureester Acetyl- 

+ * 

triethylcitrat enthalt. 

10. Kunststoffmaterial nach einem oder mehre- 
ren der Anspruche 1 bis 9, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB es einen flammhemmenden Zusatz 
in einer Menge von bis zu 20 Gew.-%, bezogen auf 
das Gewicht der restiichen Komponenten, aufweist. 

11. Kunststoffmaterial nach Anspruch 10, da- 
durch gekennzeichnet, da/3 es als flammhem- 
mendes Mittel eine phosphororganische Verbin- 
dung enthalt. 

12. Kunststoffmaterial nach Anspruch 11, da- 
durch gekennzeichnet, daB es als flammhem- 
mendes Mittel Hydroxyethanphosphonsauredime- 
thylesteer enthalt. 

13. Kunststoffmaterial nach einem oder mehre- 
ren der Anspruche 1 bis 12, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB es wenigstens eine Eisen- und/oder 
Manganverbindung enthalt. 

14. Kunststoffmaterial nach Anspruch 12, da- 
durch gekennzeichnet, da/3 es bis zu 5 Gew.-% 
der Eisen- und/oder Manganverbindung enthalt. 

15. Kunststoffmaterial nach Anspruch 12 oder 
13, dadurch gekennzeichnet, da/3 es wenigstens 
eine organische Eisen(ll)-Verbindung enthalt 

16. Verfahren zur Herstellung eines Kunststoff- 
materials nach einem der Anspruche 1 bis 14, 
dadurch gekennzeichnet, da/3 man 50 bis 90 
Gew.-% Celluloseester, 0 bis 40 Gew.-% wenig- 
stens eines biologisch abbaubaren Carbonsauree- 
sters, 5 bis 30 Gew.-% eines Polyesters sowie 
gegebenenfalls organische Saure und/oder von 
Weichmacher verschiedenen organischen Sauree- 
ster miteinader vermischt und im wesentlichen un- 
ter Vermeidung einer Feuchtigkeitsaufnahme un- 
mittelbar anschlieflend unter Erwarmen extrudiert. 

17. Verfahren nach Anspruch 15, dadurch ge- 
kennzeichnet, da/3 man zum Extrudieren einen 
Doppeischneckenextruder verwendet. 

18. Verfahren nach Anspruch 15 oder 16, da- 
durch gekennzeichnet, dad man bei 160 bis 200 
° C extrudiert. 

19. Verwendung des Kunststoffmaterials nach 
einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 14 zur 
Herstellung von Kunststoffolien. 

20. Verwendung des Kunststoffmaterials nach 
einem oder mehreren der AnsprGche 1 bis 14 zur 
Herstellung von Gegenstanden im SpritzguBverfah- 
ren, Extrusionsverfahren oder Blasformverfahren. 

21. Verwendung des Kunststoffmaterials nach 
einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 14 zur 
Hertellung von Hullen/Behaltern fur Ollichte, Ewig- 



lichtolkerzen, Kompositionsollichte, anderer Grab- 
lichtausfuhrungen, Opferlichten und Folien. 

22. Hullen/Behalter fur Ollichte, Ewiglichtolker- 
zen, Kompositionsollichte, andere Grablichtausfuh- 

5 rungen, Opferiichte und Folien, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB sie aus einem Kunststoffmaterial 
nach einem oder mehreren der AnsprGche 1 bis 14 
gefertigt sind. 

23. HGIIen/Behalter fur Ollichte, Ewiglichtolker- 
70 zen, Kompositionsollichte, andere Grablichtausfuh- 

rungen, Opferiichte und Foiien nach Anspruch 21, 
dadurch gekennzeichnet, daB sie im Biasform-, 
SpritzguBverfahren oder ahnlich gefertigt sind. 
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